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(54) Verffahren zur Phosgenterung von Aminen in der Gasphase unter EinsaU von 
Mikrostrukturmischem 



(57) Gegensland der Erf indung ist ein Verfahren zur 
schnelleren Vermischung der EduWe bei der Phosge- 
nierung von Aminen zu den entsprechenden Isocyana- 
ten in der Gasphase, Zur schnellen Vermischung 
werden Mikrostrukturmischer eingesetzt. Die EduKte 
treten in Form dOnner Freistrahlen aus dem Bautetl aus. 



wo sie sich dann sehr schneil durch Diffusion und/oder 
TurtHilenz vermischen. Dadurch wird der Vermi- 
schurtgsvorgang im Vergleich zu konventionellen Beak- 
toren wesentlich beschleunigt und die erzielbare 
Ausbeute erhOht. 
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Beschrelbung 

[0001 ] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren 
zur Herstellung von Isocyanaten durch Phosgenlerung 
der entsprechenden Amine in der Gasphase unter Ein- 
satz von Mikrostruktur-Mischern zur schneilen Vermi- 
schung der Edukte. 

[0002] Zur DurchfOhrung einer chemischen Reaktlon 
in kontinuierlicher Fahrweise mussen die Reaktions- 
partner kontinuierlich etnenn chemischen Reaklor zuge- 
fuhrt werden und mit Hilfe eines Mischorgans 
(Mischers) innig in Kbntakt gebracht. d.h. gut vermischt 
werden. Im RegelfatI laufen im Reaktor bei Kbntakt der 
Reaktanden mehrere Reaktionen, sogenannte Haupt- 
und Nebenreaktionen ab. Dabel ist es Ziel des Verfoh- 
rensingenieurs. die Reaktionen und damit auch die Ver- 
mischung so zu fuhren, daB selektiv eine mOglichst 
hohe Ausbeute an enwunschtem Produkt erzielt wird. 
[0003] Die Gute der Vermischung und der EInf lu B des 
Mischorgans auf die Ausbeute an envOnschtem Pro- 
dukt hdngt dabei in groBem MaBe vom Verhdltnis der 
durch die Reaktionskinetik gegebenen chemischen 
Reaktionsgeschwindigkeit zur MIschgeschwindigkeit 
ab. Handelt es sich bei den chemischen Reaktionen um 
langsame Reaktionen, so ist die chemische Reaktion in 
der Regel wesentlich langsamer ats die Vermischung. 
Die Brutto-Reaktlonsgeschwindlgkelt und die Ausbeute 
an erwurschtem Produkt wird dann durch den langsam- 
sten Schritt. namlich die Kinetiken der ablaufenden che- 
mischen Reaktionen. und dazu durch das globale 
Vermischungsverhalten (Verweilzeitverteilung, Makro- 
mischung) des verwendeten chemischen Reaktors 
bestimmt Liegen die chemischen Reaktionsgeschwin- 
digkeiten und die Vermischungsgeschwindigkeit In der 
gleichen GrOBenordnung. so kommt es zu komplexen 
Wechsetwirkungen zwischen den Kinetiken der Reak- 
tionen und dem lokalen, durch die Turbulenz bestimm- 
ten Vermischungsverhalten im verwendeten Reaklor 
und am Mischorgan (Mikromischung). Tritt der Fall ein, 
daB die chemischen Reaktionsgeschwindigherten 
wesentlich schneller sind als die MIschgeschwindigkeit 
so werden die Brutto-Geschwindigkeiten der ablauffen- 
den Reaktionen und die Ausbeuten im wesentlichen 
durch die Vermischung, d.h. durch das lokale. zeitab- 
hangige Geschwindigkeits- und Kbnzentrationsfeld der 
Reaktanden, d.h. die Turbulenzstruktur im Reaktor bzw. 
am Mischorgan bestimmt (Brodkey. Turk>ulence in 
Mixing Operations, Academic Press 1975). 
[0004] Nach dem Stand der Technik werden zur 
DurchfOhrung schneller Reaktionen in kontinuierlicher 
Fahrweise eine Reihe von Mischorgan en eingesetzt. 
Man kann hier grundsfitzlich unterscheiden zwischen 
dynamischen Mischem, wie z.B. Ruhrern, Turbinen 
Oder Rotor-Stator-Systemen, statischen Mischern. wie 
z.B. Kenics-Mischern, Schaschlik-Mischern oder SMV- 
MiiBchern und Strahlmischern, wie z.B. DQsenmischern 
Oder T-Mlschern (Chem. Ing. Tech. MS 1708/88. Fort- 
schr. Verf. Technik ga. 1985. 373, Ind. Eng. Chem. Res, 



2& 1987.1184). 

[0005] Bevorzugt werden zur schnelfen Vermischung 
der Ausgangsstoffe bei schnelien Reaktionen mIt uner- 
wunschten Folge- bzw. Nebenreaktionen Dusenmi- 

5 scher eingesetzt. Dies gilt insbesondere fOr Reaktionen, 
die in der Gasphase at>laufen. 
[0006] Die Herstellung von Isocyanaten durch Umset- 
zung von Aminen in der Gasphase ist selt langem 
bekannt. Technische Bedeutung hat sie jedoch erst 

10 eriangt, seitdem ein Verfahren bekannt ist, in dem die 
Probleme der teilweisen Zersetzung potyfunktioneller 
Amine bei der Verdampfung und der Neigung zur Bil- 
dung von Polymeren wShrend der Phosgenlerung aus- 
gerdumt sind (EP-A 289 840). 

IS [0007] In den EP-A 0 289 840. 0 676 392 und 0 749 
958 werden Verfahren zur Herstellung aliphatischer Di- 
und Triisocyanate aus den entsprechenden Di- bzw. 
Triaminen durch Phosgenlerung in der Gasphase 
beschrieben. Hier werden die EduktgasstrOme zur 

20 Reaktion in einen Rohrreaktor geleltet. wobei die Vermi- 
schung der Reaktanden am Eintritt in den Rohrraum 
durch DOsen Oder eine Kombination aus DOse und 
Ringspalt zwischen Duse und Rohr erfolgt. Fur die Ver- 
mischung wird hier als wesentliches Kriterium eine Rey- 

25 noldszahl von Re ^ 4700 Im Rohr angegeben. 

[0008] In der EP-A 0 570 799 wird zur Vermischung 
der Edukte bei der Herstellung aromatischer Diisocya- 
nate durch Phosgenlerung In der Gasphase ein Strahl- 
mtscher eingesetzt. In der EP-A 0 699 657 wird ein 

30 Mehrdusen-lnjektionssystem zur Vermischung der 
Edukte beschrieben. 

[0009] Bei den beschriebenen Strahl- bzw. DOsenmi- 
schern wird eine der beiden Ausgangskomponenten mit 
hoher StrOmungsgeschwindigkeit in die andere Kompo- 

35 nente verdOst. Dabel wird die kinetische Energie des 
elngedOsten Strahles im wesentilchen hinter der DOse 
dissipiert, d.h. diirch turtxilenten Zerfall des Strahles in 
Wirbel und weiteren turbulenten Zerfall der Wirbel in 
immer kleinere Wirbel in Wdrme umgewandelt. In den 

40 Wirbein sind jeweils die Ausgangskomponenten enthal- 
ten, die In den Ruldballen nebeneinander vorliegen 
(Makromischung). Zwar tritt an den Rdndern dieser 
zundchst grOBeren Strukturen zu Beginn des turt)uten- 
ten Wirt>elzerfalls eine geringe Mischung durch Diffu- 

45 sion auf Die vollstdndige Vermischung wird jedoch erst 
erreicht. wenn der Wtrbelzerfalt soweit fortgeschritten 
ist. daB mit Erreichen von WiridelgrdBen in der GrOBen- 
ordnung des Kbnzentratlons-MikromaBes (Batchelor- 
Lange) (J. Ruid Mech. 5, 1959. 113. Chem. Eng. Sci. 

so 43. 1988, 107) die Diffusion schnell genug ist. um die 
Ausgangskomponenten in den Wirbein vollstandig mit- 
einander zu vermischen. Die fur die vollstandige Vermi- 
schung nOtige Mischzeit hidngt neben den Stoffdaten 
und der Geometrie der Apparatur im wesentlichen von 

55 der speziflschen Energiedissipationsrate ab. 

[Q01 0] Somit vergeht bei nach dem Stand der Technik 
venwendeten DQsen- oder Strahlmischern bis zur voll- 
standigen Vermischung durch Diffusk>n Immer die Zelt 
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des Wirbelzerfalls. FOr sehr schnelle Reaktionen 
bedeutet dies. daB entweder sehr hohe Energiedissipa- 
tionsraten eingestellt warden mOssen. um uner- 
wunschle Neben- und Fblgereaktionen zu vermeiden 
Oder bel Reaktionen mrt noch grOBeren Reaktionsge- 
schwindigkeiten die entsprechenden Reaktionen nicht 
optimal, d.h. nur unter Neben- bzw. Folgeprodukltjil- 
dung. durchgefOhrt werden. 

[0011] Ausgehend von diesem Stand der Technik 
besteht die Aufgabe der Erf indung in der Bereitstellung 
eines Verfahrens fur die Herstellung von Isocyanaten, 
vorzugsweise Dilsocyanaten. Tri isocyanaten und 
Ether(poly)isocyanaten durch Gasphasenphosgenie- 
rung von Aminen. vorzugsweise Diaminen, Triaminen 
und Ether(poly)aminen, mit dem die Mischung der 
Edukte schnell erfolgt und die Bildung von Folge- bzw. 
Nebenprodukten unterdruckt bzw. reduziert wird. Dabei 
muB erreicht werden. daB die Edukte schnell homogen 
miteinander gemischt werden. so daB innerhalb kurze- 
ster Zeit kelne Ortlichen und keine zeitlichen Uberkon- 
zentratbnen der Edukte mehr auftreten. Gleichzeltig 
soli eine voltstAndige Reaktion der Edukte erfolgen. Ins- 
besondere soil die Entstehung von unerwunschten 
festen Nebenprodukten, die zu Verstopfungen und 
Ablagerungen fOhren kOnnen, vermieden werden. Ein 
Gesamtverfahren zur Herstellung (cyclo)aliphatischer 
Diisocyanate aus (cyclo)aliphatischen Diaminen und 
Phosgen, in dem die schnelle Vermischung der Reak- 
tanden ein wichtiger Teilschritt ist, wird in der EP-A 0 
289 840 beschrieben. Darauf wird hier ausdrOcMich 
Bezug genommen. Ein ganz dhnliches Gesamtverfah- 
ren zur Herstellung aromatischer Diisocyanate aus aro- 
matischen Diaminen findet sich in EP 0 570 799. 
[0012] Die Aufgabe wird erfindungsgemdB durch ein 
Verfahren gelOst bei dem die Edukte Amtn und Phos- 
gen so¥vie ein eventuell eingesetztes Inertgas durch 
eine Mischvorrichtung gemischt werden. deren charak- 
terlstische Mischiange sehr klein ist. 
[0013] Die Erf indung betrifft daher ein Verfahren zur 
Herstellung von Isocyanaten, vorzugsweise Dilsocyana- 
ten. Triisocyanaten und Ether(poly)isocyanaten durch 
Phosgenierung der entsprechenden Amine, vorzugs- 
weise Diamine. Triamine und Ether(poly)amine in der 
Gasphase unter EInsatz eines Mikrostrukturmischers 
zur schnellen Vermischung des Edukls. Amin, vorzugs- 
weise Diamin oder Triamin Oder Ether(poly)amin mit 
dem Edukt Phosgen. 

[0014] Im erfindungsgemdBen Verfahren werden 
Diisocyanate der Formel (I) 

OCN-R-NCO (I). 

durch Phosgenierung der entsprechenden Diamine der 
Formel (II) 

H2N-R-NH2 (II). 

in welchen 



R fur einen {cyclo-)aliphatischen Kohlenwasser- 
stoffrest mit bis zu 1 5, vorzugsweise 3 bis 1 3 Koh- 
lenstoffatomen steht mit der MaBgabe. daB 
zwischen den beiden Aminogruppen mindestens 
5 zwei t^hlenstoffatome angeordnet sind. 

ertialten. 

[0015] Unter einem (cyclo-)aliphatischen Rest sind 
hierbei sowohl aliphatische als auch cycloaliphatische 

10 als auch aliphatisch-cycloaliphatische Reste zu verste- 
hen. wobei sich aliphatisch bzw. cycloaliphatisch jeweils 
auf die Natur des mit den Aminogruppen verknOpften 
Kohl enstoff atoms bezieht. Typische Beispiele geeigne- 
ter Diamine sind Hexamethylen-1 .6-diamin (HDA). 1- 

15 Amino-3,3.5-trimethyl-5-aminomethyI-cyclohexan 

(IPDA). 4.4*-Diaminodicyclohexylmethan. Tetramethy- 
len-1 ,4-dianfln (BDA). Pentan-1 .3-diamin sowie 2,4-Dia- 
mino-l-methytcydohexan und 2.6-Dimino-1- 
methylcydohexan (H6-TDA). 

20 [001 6] In gleicher Weise kann R fur einen Kohlenwas- 
serstoffrest mit wenigstens einem aromatischen 
System stehen. Dieses aromatische System kann z. B. 
6urch Reste wie Alkylgruppen. Hak>genatome und 
Ethergruppen substituiert sein. Typische Beispiele 

25 geeigneter Diamine sind Toluylen-2,4<liamin und Toluy- 
len-2,6-diamin (TDA) sowie Diphenylmethan-4.4'-dia- 
min (MDA). 

[0017] ErfindungsgemdB kOnnen weiterhin Triisocya- 
nate der Formel (III) 

30 

OCN — R NCO 

I (HI). 
NCO 

35 



durch Phosgenierung der entsprechenden Triamine der 
Formel (IV) 

40 

HjN — R — NH2 

I (IV), 

^"2 



in welchen 

so R fOr einen gesattigten (cyclo)aliphatischen Kohlen- 
wasserstoffrest mit bis zu 22. vorzugsweise 7 bis 
11 Kbhienstoffatomen steht. mit der MaBgabe. 
daB zwischen zwei Aminogruppen mindestens 
zwei Kohlenstoflatome angeordnet sind, 

55 

erhalten werden. 

[001 8] Die Bezeichnung (cyclo)aliphatisch soli bedeu- 
ten, daB in den Kbhlenwasserstoffresten sowohl offen- 
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ketlig aliphatische als auch (cyclo)aliphatische 
Struktureinherten vorliegen kOnnen, wobei die Amino- 
gojppen sowohl aliphatisch als auch cydoaliphatisch 
gebunden sein kOnnen, Ein typisches Beispie! eines 
geeigneten Triamins ist 1 ,8-Diamino-4Hamjnome- 
thyOoctan. 

[0019] ErfindungsgemaB kOnnen weiterhin 

Ether(poly)isocyanate der Forme! (V) 

X{-R^-0-R2-NC0)n (V). 

durch Phosgenierung der entsprechenden 
Ether(poly)amine der Formel (VI) 

X(-R^-0-R2-NH2)n (VI). 

in welchen 

X fur H, NHg. C(R^)4-n, H\ R^, R^ fOr gleiche und 
verschiedene, gegebenerrfalls verzweigte, gege- 
benenfalls mit Q-, Br- substltuierte. gegebenen- 
falts Heteroatome (N.O.S) aufweiserKle CrCio- 
Alkyl, C3-C24-Cycloalkyl, C7-C24-Aralkyl. C6-C24- 
Reste steht R^ kann auch fOr eine direkte Bin- 
dung von X zum an R^-gebundenen Ethersauer- 
stoff stehen. n steht fOr die Zahl 1 .2 und 3. 

erhalten werden. 

[0020] In dem ertindungsgemaSen Verfahren kann ein 
l\/llkrostruWurmischer. wie z.B. In der WO 95 304 76. 
DE-A 195 41 266 Oder DE-A 195 40 292 beschrieben 
Oder venwandte. die nach dem gleichen Prinzip arbei- 
ten, eingesetzt werden. 

[0021] Bel Einsatz eines solchen Mikrostruklurmi- 
schers werden die EduklstrGme und ein eventueller 
Inertgasstrom fein zerteilt und feine Fluidfaden erzeugt, 
die in den Misch- bzw. Reaktionsraum als Frelstrahlen 
austreten. ohne daB die StrOme innerhalb des Mikro- 
strukturmischers miteinander in Kontakt kommen. 
[0022] Bel der Durchfuhrung des erf indungsgemftBen 
Verfahrens erfblgt die Mischung mit einem Mlkrostruk- 
turmischer, bel dem die Edukte Phosgen und Amin 
durch eine ihnen jeweils zugeordnete Schar von Mikro- 
kanaien In raumlich getrennte Ruidfaden aufgeteilt wer- 
den. und die Fluidfaden der Edukte Amin und Phosgen 
als Freistrahlen mit for das jeweilige Edukt gleichen 
StrOmungsgeschwindigkeiten in den Misch-/Reaklions- 
raum austreten. wobei jeder Reistrahl des Edukts 
Phosgen in unmittelbarer Nachbarschaft zu einem Frel- 
strahl des Edukts Amin in den Misch- und Reaktions- 
raum gefuhrt wird und sich die benachbarten 
Freistrahlen durch Diffusion und/oder Turbulenz vermi- 
schen. 

[0023] Das Verfahren kann unter Inalgas (z.B. N2) 
durchgefuhrt werden. 

[0024] Der Mikrostrukturmischer wird so betrieben, 
daB vorzugsweise laminare StrOmungsbedingungen 
herrschen. 



[0025] Besonders bewdhrt hat sich eine Ausfuhrungs- 
form. bei der die Gasfaden der Edukte in abwechseind 
Qbereinanderliegenden Oder nebeneinander llegenden 
Schichten in den Misch-ZReaktionsraum austreten und 
5 —die DIcke der Fluidfaden der-Edukle am Eintritt in den 
Misch-ZReaktionsraum auf einen Wert zwischen 10 fim 
und 1000 ^m, vorzugsweise 50 jim bis 150 nm einge- 
stellt wild. 

[0026] Der eingesetzte Mikrostrukturmischer ermdg- 
10 licht. die Zeit f Or den turtxjienten Wirbelzerfall einzuspa- 
ren und dadurch den VermischungsprozeB wesentlich 
zu beschleunigen. 

[0027] Besonders bewfthrt hat sich ein Verfahren, bei 
dem die Edukte isoWnetisch, d. h. mit gleichen StrO- 

15 mungsgeschwindlgkeiten die Kanaie des Mikrostruktur- 
mischers verlassen. Dann namllch werden 
RuckstrGmungen vermieden und Belag- sowie Fest- 
sloffbiWungen, die zu einem Verstopfen des Bauteils 
fuhren. kOnnen nicht an den KanalaustrittsOffnungen 

20 der Mikrostrukturmischer auftreten. 

[0028] Eine Alternative zur Vermeidung von RQckstrO- 
mung und Vermischung der Eduktkomponenten an den 
KanalaustrittsOffnungen der Mikrostrukturmischer ist 
ein Verfahren, bei dem eine Trennschlcht aus Inertgas 

25 jeweils zwischen den Fluidfaden der Edukte Amin und 
Phosgen eingesetzt wird. wie in WO 9 530 476 
k>eschrieben ist 

[0029] Bei der Phosgenierung polyfunklioneller 
Amine, z.B. Diaminen, entsteht als Zwischenprodukl 

30 eine Verbindung, die neben der entstandenen Isocya- 
natgruppe noch eine Amingruppe enthait. Diese Verbin- 
dung reagiert mit dem Edukt Diamin in einer 
konkurrenzierenden Folgereaktion zur Phosgenierung 
zu einem Harnstoff-Derivat. 

35 [0030] Erfblgt die Vermischung der Edukte Diamin 
und Phosgen nur langsam. so liegen wahrend der ver- 
gleichsweise langen Mischzeit lokale Oberkonzentrato- 
nen der Edukte vor und eirriach phosgeniertes Diamin 
ist stellenweise von hohen Kbnzentrationen an Dlami- 

40 nen umgeben. was dort zur bevorzugten Bildung von 
Harnstoff-Derivaten fuhrt. Zur Vermeidung dieses 
Effekts. der aus der langsamen Vermischung resultiert. 
wird nach dem Stand der Technik mit hohen OberschOs- 
sen an Phosgen gearbeitet. 

45 [0031] Eine Beschleunigung des Mischvorgangs ver- 
ringert die Mischzeit, in der lokale Uberkonzentrationen 
vorliegen. und ermOglicht so eine Reduzierung des 
PhosgenOberschusses. Der Vorteii dabei ist, daB eine 
erttsprechend Weinere Menge des Oberschussigen, 

50 hochglftigen Phosgens abgetrennt und rezyWiert wer- 
den muB. 

[0032] Weitere Vorteile sind: 

schnellere Vermischung und damit hOhere Aus- 
55 b'eute 

• Verminderung des Anteils an Nebenprodukten und 
damit wenlger Feststoffbildung. die zu Verstoplun- 
gen im Reaktionsraum und dem Mischer fOhren 
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dadurch ErhOhung der Standzeit 
Beispiele 

[0033] Die Figuren beschreiben im Einzelnen: 

Fig. 1 den prinzipiellen Aufbau einer bevorzugten 
AusfOhrungsform des Mikrostrukturmtschere 
fOr zwei Edukte A, B mit symmetrischen io 
StrOmungswegen. 

Fig. 2 die Vermischung der aus dem Mikrostruktur- 
mischer In den Misch- bzw. Reaktlonsraum 
eintretenden, den Edukten A, B zugeordne- is 
ten Freistrahlen, 

Fig. 3 ein FlieBschema fOr eine Apparatur zur 
Untersuchung vron Gasphasenphosgenie- 
rungen unter Einsatz eines Mikrostrukturmi- 20 
schers. 

[0034] In Rg. 1 ist eine typlsche Ausfuhrung eines 
Mikrostruktur-Mischers gemSB WO 9 530 476 schema- 
tisch dargestellt. Das Bauprlnzip dieses Mischers 2S 
beruht darauf. daB verschiedene Lagen der Flatten mit 
schrdgverlaufenden Mikrokandlen vertkal Obereinan- 
der gestapelt sind. 

[0035] Auf eine Platte mit den Mikrokanalen la fblgt 
Jewells eine Platte mit den Mikrokandlen lb. d.h. zwei 30 
im Stapel unmittelbar ubereinander angeordnete Plat- 
ten sind jeweils mit einer Schar von Mikrokanalen la. 1b 
versehen, wobei die Mikrokanalscharen aufeinanderfol- 
gender Flatten einen Winkel a miteinander bilden und 
symmetrlsch zur Horizontalachse in Fig. 1 , d.h. spiegel- 3S 
bildlich zueinander angeordnet sind. Die Flatten haben 
2.B. eine Dicke von 100 ^m. Die Querschnittsabmes- 
sungen der Mikrokandle liegen typischerweise in der 
GrOBenordnung 70 bis 200 ^im. 

[0036] Die in Fig. 1 von der Bildmitte aus gesehen 40 
schrdg nach oben verlaufenden Scharen von Mikroka- 
nalen la mOnden linksseitig in eine Verteilerkammer 
3a, der ein Edukt A zugefOhrt werden kann. Analog 
mOnden die schrdg nach unten verlaufenden Scharen 
der Mikrokanaie lb linksseitig in eine Verteilerkammer 4S 
3b, der ein Edukt B zugefuhrt werden kann. Beide 
Scharen von Mikrokanalen mOnden rechtsseitig. ohne 
sich zu durchkreuzen, in einen gemeinsamen Misch- 
/Reaktionsraum 4 ein. Die spiegelsymmetrische Anord- 
nung der Mikrokandle la. 1b ist nicht zwingend erfor- so 
derlich. Die Mikrokandle lb kOnnen z.B. auch eine 
andere Neigung gegen die Horizontalachse haben als 
die Mikrokanaie la. 

[0037] Wichtig ist jedoch, daB die Mikrokanaie einer 
Schar jeweils strOmungstechnlsch untereinander gleich 55 
sind. d.h. daB die Mikrokanaie la alle den gleichen 
StrdnujngswKlerstand besitzen. Die gleiche Bedingung 
gilt fur den StrOmungswkilerstand der Mikrokandle lb. 
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wobei aber die StrOmungswiderstande der beiden 
Mikrokanalscharen la, lb (im Verhaitnis zueinander) 
unterschiedlich setn kOnnen. Gleicher StrOmungswider- 
sland kann dadurch erreicht werden. daB die Ldnge und 
der Querschnitt fur alle Mikrokanaie la gleich sind. 
[0038] Das einer Verteilerkammer 3a, 3b zugefuhrte 
Edukt. z.B. ein gasfOrmiger Reaktand, verteilt sich 
jeweils auf die Mikrokanaie 1a. lb. Die Zusammenfuh- 
rung der beiden Reaktanden erfblgt beim Eintritt in den 
Misch-/Reaktionsraum und wird im fblgenden anharKi 
der Fig. 2 naher beschrieben. 

[0039] In Fig. 2 ist der Mundungsquerschnitt des 
Mikrostruktur mischers perspektivisch dargestellt. 
[0040] In der obersten Lage Oder Platte mQnden z.B. 
die dem Edukt A zugeordneten Mikrokandle la und in 
der darauffolgenden darunterliegenden Lage Oder 
Platte die Mikrokandle lb des Eduktes B in den Misch- 
/Reaktionsraum ein. Darauf fblgt wieder eine Lage Oder 
Platte mrt den zum Edukt A gehOrenden Mikrokanalen 
usw.. In Fig. 2 ist auch schematisch dargestellt, wie die 
in den Mikrokanalen gefuhrten FluidstrOme als Frei- 
strahlen 6a. 6b in den Misch-/Reaktionsraum eintreten 
und sich mit zunehmender Entfemung von der Mun- 
dung untereinander vermischen. Die Mischung erfolgt 
dabei durch Diffusion urxJ/oder Turtxjienz, wdhrend in 
den MikroKandlen in der Regel laminare StrCmungsbe- 
dingungen vorherrschen. Gleichzeitig mrt der Mischung 
setzt auch die Reaktion der Edukte A. B ein. Das Reak- 
tionsprodukt wird am ErxJe der Misch-ZReaktionskam- 
mer abgerK)mmen (s. Fig. 1). 

[0041] Der Mikrostruklurmischer gemdB Fig. 1 kann 
auch in der Weise modifiziert werden. daB neben den 
Edukten Phosgen und Amin ein Inertgas durch den 
Mikromischer in Form von Fluidfdden zu dem Misch- 
/Reaktionsraum gefuhrt wird. Dabei werden die Fluidfd- 
den des Inertgases so gefOhrt. daB in Nachbarschaft zu 
einem Freistrahl eines Edukts stets ein Fretstrahl des 
Inertgases in den Misch-ZReaktionsraum eingespeist 
wird. 

AusffOhrungsbeiSDiel 

[0042] Als Beispiel fOr eine Gasphasenphosgenierung 
wurde die Phosgenierung von H6-TDA (1-Methyl-2,4- 
diamino-cydohexan) zu H6-TDI (1-Methyl-2,4-diisocya- 
nato-cydohexan) untersucht. 

[0043] Dabei Iduft die fblgende Hauptreaktion in der 
homogenen Gasphase bei 350^0 ab: 

H6-TDA + 2 Phosgen H6-TDI + 4 CNonvasserstoff 

[0044] Die Untersuchungen wurden in der in Fig. 4 
dargestellten Versuchsapparatur durchgefuhrt. 
[0045] Sie besteht aus den Dosierventilen 1 fur Phos- 
gen und Amin, den Oberhitzern 2, in denen die Edukte 
auf Reaktionstemperatur gebracht werden. den Feinfil- 
tern 3. dem Mikrostrukturmischer 4. und einem Ventveil- 
zeitrohr 5, in dem die Reaktion stattfindet Der 
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eingesetzte Mikrostrukturmischer v«10gt uber KandJe 
der Dicke 70 i>m, einer Kanaibreite von 100 |im und 
einer Kanalldnge von 14 mm. Dabei ist der Mischer aus 
50 Folien mit jeweils 50 KanSlen pro StrOmungspas- 
sage hergestellt. Der Vergleich erfolgte-mlt-einer-ton- 
ventionellen GlattstrahldQse im Labor. 
[0046] Urn eine isokinetische Fahrweise des Mikro- 
strukturmischers und gleichzeitig einen OberschuB an 
Phosgen von 200% zu realisieren, wurden fblgende 
MolenstrOme eingestellt: 

Phosgen: 6 mol/h 

Diamin -i- Stickstofff: 1 mbUh + Smol/h = 6 mol/h 

[0047] Bei den Versuchen mit der konventionellen 
GlattstrahldQse im Labor wurde eine Ausbeute von 97% 
an 1-Methyl-2,4-diisocyanato-cyclohexan erzielt. Bei 
Einsatz des Mikrostrukturmischers ergab sich dagegen 
eine Ausbeute von 99%. Die in der EP-A 676 392 ange- 
gebene Ausbeute belSuft sich auf 96% . 
[0048] Damit zeigt sich, daB bei Einsatz eines Mikro- 
strukturmischers fOr die Gasphasenphosgenierung 
wesentlich weniger Nebenprodukte wegen der schnel- 
leren Vermischung gebildet werden. 

PatentansprOche 

1. Verfahren zur Herstellung von Isocyanaten durch 
Phosgenierung der entsprechenden Amine In der 
Gasphase unter Einsatz eines Mikrostrukturmi- 
schers zur schnellen Vermischung der Amine mit 
Phosgen. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet. daB als Isocyanate. Diisocyanate, Triiso- 
cyanate und/oder Ether(poly)isocyanate ertiatten 
werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekenn- 
zeichnet daB als Amine Diamine, Triamine 
und/oder Ether(poly)amine eingesetzt werden. 

4. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekenn- 
zeichnet daB die Mischung mit einem Mikrostruk- 
turmischer eriolgt. bei dem die Edukte Phosgen 
und Amtn durch eine ihnen jeweils zugeordnete 
Schar von Mikrokandlen in rdumlich getrennte 
Fluidfaden aufgeteilt werden, die anschlieBend in 
einen gemeinsamen Misch- und Reaktionsraum 
austreten. wobei die Ruldfaden der Edukte Amin 
und Phosgen ats Freistrahlen mit fOr das jeweilige 
Edukt gleichen StrOmungsgeschwirxJigkeiten in 
den MischVReaktionsraum austreten. wobei jeder 
Freistrahl des Edukts Phosgen in unmitteltiarer 
Nachbarschaft zu einem Freistrahl des Edukts 
Amin in den Misch- und Reaktionsraum gefOhrt 
wird und sich die benachbarten Freistrahlen durch 
Diffusion urxi/oder Turtxilenz vermischen. 



5- Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet. daB die EduktstrOme mit einem inertgas 
verdOnnt sind. 

5 6.- Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekenn- 
zeichnet. daB in den StrOmungskanaien im Mikro- 
strukturmischer laminare StrOmungsbedingungen 
for die Edukte aufrecht erhalten werden. 

10 7. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Fluidfaden der Edukte in abwech- 
setnd ubereinanderliegenden oder nebeneinander 
liegenden Schlchten in den Misch-/Reaktionsraum 
austreten. . 

75 

8. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet. daB die Dicke der Fturdfdden der Edukte 
am Eintritt in den Misch-/Reaktionsraum auf einen 
Wert zwischen 10 ^m und 1000 ^m, vorzugsweise 

20 50 |im bis 150 jirn eingestellt wird. 

9. Verfahren nach Anspruch 4 und 7, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB in die Nachbarschaft zum Fluidfaden 
eines Edukts zusatzlich ein Fluidfaden eines Inert- 

25 gases gefOhrt wird. 

10. Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Edukte isokinetisch aus dem 
Mikrostrukturmischer austreten. 
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